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１． 研究の目的・背景 

【背景】 

 充填層の低い有効熱伝導率は、熱工学上の大きな課題であるが、これまでのフィンに代表さ

れる伝熱媒体の挿入では粒子と伝熱媒体の接触抵抗が大きく、高々数倍の熱伝導率の向上し

か得られていない。さらに既存の手法では充填層容器の実効容積を減少させるという問題があ

る。本研究では伝熱特性に優れた単層カーボンナノチューブ(SWCNT)を充填層粒子表面に直接合

成することでこの問題を解決し、さらに水素吸蔵材へ応用する。この方法では粒子表面にア

モルファスカーボン膜を数層介して生成するため接触熱抵抗がない。また代表寸法が充填層

粒子に比べて３桁以上小さいため容器の実効容積を減少させることがない。 

 

【目的】 

 本研究では、充填層粒子上へ伝熱特性に優れた単層カーボンナノチューブ（以下 SWCNT）を

直接合成することによって、充填層の有効熱伝導率を向上させる新規な熱工学的手法を確立

する。さらにこの手法を水素吸蔵材に応用し吸蔵容器の有効熱伝導率をまずは数倍以上に向

上させる。そのために具体的に以下の内容に関して測定・検討を行う。 

 

１． SWCNT 合成条件が伝熱特性に与える影響 

２． 充填層の空隙率の変化と伝熱特性への影響 

 

 

 

 

 



２．研究成果及び考察（申請時の計画に対する達成度合を織込む） 

 図１にラマン分光の結果を示す。1590 cm-1 付近にするどいピークを持つことから単層のカー
ボンナノチューブの存在が予測されるが 1350 cm-1 付近のピークも相対的に高い強度を持つため合
成されたナノチューブの質は良くないことが推測される。図２は熱重量分析の結果である。本来ア
モルファスカーボンと CNT の酸化温度は異なるが本測定では明確に区別することができなかった。
このことからも CNT の質が良くないことがうかがえる。本サンプル中には CNT が最大で 2.8 wt%存
在することになり、これを体積に換算すると充填層粒子の空隙に対しておよそ 7%程度と見積もるこ
とができる。 
図３は充填層厚みを変化させたとき系の熱抵抗を測定したものである。直線の傾きが式(1)に示す

ように有効熱伝導率の逆数となり、Y 切片が接触熱抵抗(2r@式(1))となる。接触熱抵抗の値が CNT
の有無で異なる原因は不明であるがそれぞれにおいてほぼ直線で表すことができるため本測定は妥
当であると考えられる。この結果より、純アルミナ充填層の有効熱伝導と CNT を合成した場合の有
効熱伝導率はそれぞれ 0.28 W/mK、0.83 W/mK となりおよそ３倍に向上したこととなった。
Kunii-Smith の式から推算される純アルミナ充填層の有効熱伝導率が 0.29 W/mK であることからも
測定は正確に行えたと考える。充填層空隙への CNT 充填率と有効熱伝導率向上率に関しての相関式
は現在検討中であるが、わずか 7%程度の CNT 合成で３倍の効果が得られたことから今後のさらなる
向上が期待できると考える。図４に純ゼオライト充填層の有効熱伝導率で規格化した有効熱伝導率
を示す。これを見ても明らかなように粒子へのカーボンナノチューブの量を増やすことで有効伝導
率も上昇していくことが分かる。この測定で用いたカーボンナノチューブに関する品質的検討は行
ってはいないが、合成条件は全て同様で合成時間のみを変化させ合成したものである。通常、合成
時間が長くなると触媒の失活が始まることから品質は少しずつ低下していることが推測できるが本
結果では系の有効熱伝導率としては充分改善されていることが分かる。このことからカーボンナノ
チューブの合成量を増やすことは有効熱伝導率の向上に有効な手段であると考えられる。 
まとめるとカーボンナノチューブを充填粒子の表面に合成することによって充填層の有効熱伝導率
は 0.28 W/mK から 0.83 W/mK まで約 3倍に上がることが確認された。空隙への充填率が 7%程度であ
り十分質の良い CNT ではないことを考慮すると改善の余地は十分あると考えられる。 
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図１ ラマン分光の結果          図２ 熱重量分析による CNT 合成量の測定 

0 1 2 3 4 5
0

0.01

0.02

Thickness of Packed bed [mm]

T
h
e
rm

a
l 
re

s
is

ta
n
c
e
 [

m
 2

K
 /

 W
]

y=0.0035x+0.0032 (R
2
=0.9988)

y=0.0012x+0.0053 (R
2
=0.9980)

pure alumina

with CNT

       

1.0

1.4

1.8

2.2

pure Low Medium High Higher

N
o
rm

a
liz

e
d
E

ff
e
c
ti
v
e
 T

h
e
rm

a
l 
C

o
n
d
u
c
ti
v
it
y

 
図３ 定常法による熱抵抗の測定    図４ ＣＮＴ合成量と有効熱伝導率の比較 



３．経費の使用状況（申請時の計画に対する実績を記述） 

 

設備品に関しては予定通り、真空計とその表示器を購入した。設備使用費に関しては外部

予算が使用できない機器もあったため別の予算でまかなった。その分の費用は消耗品で使

用することとなった。旅費に関しては当初の予定通りの消化となった。 

 

 

 

４．将来展望（今後の発展性、実用化の見込み等について記述） 

 

 わずか空隙の 7%を埋めるだけで有効熱伝導率が 3 倍になっている。現在投稿中の論文

中には記述したが CNT の充填率と有効熱伝導率の関係を本研究結果より考察すると十分

実用要求速度を満たすような伝熱特性を得ることが可能であると思われる。しかしながら

水素吸蔵合金自体が日進月歩であるため新たな吸蔵合金に対してはその都度合成条件の最

適化が必要となるであろう。 
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